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(57) Abstract 

The invention concerns a method for purifying flue gases before they are released into the atmosphere of their nitrogen oxides N2O 
and NO x by reaction with ammonia by causing them to circulate at temperatures between 200 and 600 °C on a catalyst based on beta-zeolite 
loaded with iron. The invention is particularly useful for treating tail gases from factories producing nitric acid. 



(57) Abrege* 

On peut epurer des gaz industriels avant leur rcjet a Patmosphere de leurs oxydes d'azote N2O et NO x par reaction avec Tammoniac 
en les faisant circuler a des temperatures de 200-600 °C sur un catalyseur a base de zeolithe beta chargfe de fer. Le proceed s'applique 
notamment au traitement des gaz de queue des ateliers de production d'acide nitride. 
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PROCEDE POUR ABATTRE SIMHI TANEMENT LES OXYDES NITRIQUES ET LE 
PROTQXYDE D'AZOTE DANS LES GA2 Q UI EM COMTIENNENT 

La presente invention appartient au clomaine de la protection de I'environnement. 

Elle concerne I'epuration des gaz industriels avant leur rejet a I'atmosphere. Plus 

5 precisement, elle a trait au traitement des gaz de queue des effluents gazeux issus des 

ateliers de fabrication de I'acide nitrique qui contiennent usuellement, outre de Poxygene a 

raison de 1,5 a 5 %, de 0,5 % a 5 % d'eau, de 50 a 6000 ppmv d'oxydes nitriques et de 500 

a 1500 ppmv de ^0, et dont la temperature est generalement inferieure a 400°C. 

Les oxydes nitriques NO x , qui comprennent NO et N02, sont des gaz polluants, 

"TO — prih^iplemenTen"raison de leur action corrosive, lis sont pour une large part a I'origine des 

pluies acides. Dans la synthese de I'acide nitrique, ce sont ces gaz que Ton produit par 

oxydation de ('ammoniac par I'oxygene sur platine a haute temperature, lis sont retenus 

dans les tours d'absorption pour y etre transformes en acide nitrique. II en echappe dans 

les gaz de queue, d'ou Ton sait les eliminer a un niveau convenable par reduction 

15 catalytique par I'ammoniac: c'est le procede dit SCR (mis pour selective catalytic 
reduction), qui est mis en oeuvre grace a des catalyseurs zeolithiques. Un brevet europeen 
(EP-B-0393917, Engelhard Corporation) revele que la zeolithe beta associee au fer comme 
promoteur, est un catalyseur efficace pour la reduction selective des NO x par rammoniac; il 
ne fait aucune reference au protoxyde d'azote. 

20 Le protoxyde d'azote ou oxyde nitreux, de formule N20, est egalement produit lors 

de I'oxydation de Tammoniac par I'oxygene de I'air a haute temperature, et il s'en produit 
aussi lors de la destruction SCR des oxydes nitriques. Pendant longtemps, on ne s'6tait 
guere preoccupe de I'eliminer avant rejet a I'atmosphere jusqu'a ce qu'on ait pris 
conscience que tfetait un gaz a fort effet de serre. Le brevet japonais JP 08057262 

25 (Babcock Hitachi) preconise I'utilisation de la beta-fer pour abattre le protoxyde d'azote par 
reduction par rammoniac. Uinventeur ne fait pas reference aux oxydes NO x . 

L'utilisation d'une serie de pots catalytiques sur une meme installation pour reduire 
successivement la teneur des gaz en NO x et N2O est une solution industriellement peu 
satisfaisante. On a done recherche un catalyseur unique qui opererait simultanement la 

30 destruction des NO x et du N2O par I'ammoniac, et dans les memes conditions de 
fonctionnement, en particulier a temperature inferieure a 400°C, et qui au surplus ait une 
stability hydrothermique suffisante a 600°C pour resister aux pointes de temperature 
auxquelles il peut etre soumis dans certaines circonstances de son utilisation. Une catalyse 
SCR qui en une seule operation permettrait d'abattre en meme temps tous les oxydes 

35 d'azote, le protoxyde comme les oxydes acides, constituerait un progres technique 
hautement apprecie. L'idee est done venue aux inventeurs de rechercher si la beta-fer ne 
serait pas le catalyseur ideal pour un tel 
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traitement, malgr£ le pr6jug6 bien ancre selon lequel les catalyseurs SCR ammoniac ont 
justement tendance a fabriquer du protoxyde d'azote. 

On a alors d£couvert que I'on pouvait d6truire k la fois N2O et NO x dans les 
gaz qui en contiennent ainsi que de Poxygene par reduction catalytique selective par 
5 Pammoniac sur zeolithe bfita contenant du fer (ci-apres FeBEA). Les reactions possibles 
de Pammoniac et des oxydes d'azotes sont multiples. 

Pour la reaction NO/NH3, on a probablement : 

2NO + 2 NH 3 + 1/2 0 2 -> 2N 2 + 3 H 2 0 
Pour N0 2 /NH3, on aurait : 
10 6 N0 2 + 8 NH3-+ 7 N 2 + 12 H 2 0 

Pour N 2 0/NH3, on a detects par resonance magn&ique nucleaire ^nh 3 que 
se deroulaient les deux reactions : 

(1) N 2 0 + 2/3 NH 3 -> 4/3 N 2 + H 2 0 
. (2) N 2 0 + NH3+ 3/4 0 2 -> 3/2 N 2 + 3/2 H 2 0, 
15 II s'agit done d'un systeme a stoechiom&rie complexe, mais on peut avancer 

que les conditions optimales de fonctionnement de Pinvention se trouvent quand 
Pammoniac est present dans un rapport de 0,7 et 1,4 par rapport aux oxydes d'azote. 
Les conversions du N 2 0 et des NO x sont alors totales. La fuite d'ammoniac est 
inexistante, ce qui est conforme a la propri&6 connue des zeolithes-fer d'etre 
20 d'excellents catalyseurs d'oxydation de NH3 en N 2 , pour autant que Poxygene soit 
.present en quantite suffisante. Les valeurs 0,7 et 1,4 ne sont toutefois pas des bornes 
absolues. On a simplement voulu dire que dans des cas limites raisonnables, par 
exemple un melange gazeux ne contenant comme oxyde d'azote que du NO, le rapport 
NH3/oxydes d'azote bien qu'6gal & 1 en th6orie pour une stoechiom6trie idSale de 
25 conversion, s'observe souvent avec la valeur 0,7 ; qu'en ce qui concerne la borne 
superieure, la reaction la plus gourmande en NH3 est la reduction du N0 2 , et que pour 
un melange qui ne contiendrait que NH3 et N0 2 , le rapport serait de 8/6. Pour des 
rapports NH3/oxydes d'azote 6lev6s (supSrieurs a 1,4), Pelimination des oxydes d'azote 
reste tout aussi effective et Pammoniac est egalement consomm£ mais en pure perte. 
30 Des rapports stoechiometriques sup6rieurs a 1,4 spnt sans int6r§t industriel. Dans le cas 
d'un melange classique de gaz de sortie d'atelier de production d'acide nitrique, le 
rapport NH3 / oxydes d'azote est situ6 aux alentours de 0,9. 

La synthese de la zeolithe b§ta (BEA) a 6t6 decrite en 1967 par Wadlinger R.L. 
et al. (R.L. Wadlinger, G.T.Kerr et E.J. Rosinski, 1967 dans US 3,308,069), et sa 
35 structure a et6 6lucidee ind^pendamment vers 1988 par Newsam J.M. et coll. (Proc. R. 
Soc. Lond. A 420, 1588) et HigginsJ.B. et coll. (Zeolites, 8, 446, 1988). C'est une 
zeolithe qui resulte de Pintercroissance de deux polytypes distincts mais intimement 
Ii6s, Pun de sym&rie t&ragonale (polytype A), Pautre de symetrie monoclinique 
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(polytype B), tous deux constants a partir de la meme unite tertiaire centrosymetrique et 
possedant des systemes tridirectionnels de pores formes de cycles k 12 t&rafcdres. Les 
canaux sont ouverts, (0,64 X 0,76 nm) et (0,55 X 0,55 nm) (voir W.M. Meier et 
D.H. Olson, Zeolites, 12 (1992) 459-654). La structure correspondante est visualisable 
5 su r Interne t a http://www.i2a- sc.eth z.ch/iza-SC/. C'est avec la faujasite, Tun des systemes 
poreux les plus ouverts parmi les zeolithes. 

La zeolithe beta de I' invention est une BEA dont le rapport Si/Al est compris 
entre 8 et 100, de preference entre 8 et 20. Elle contient du fer, et sa teneur en fer va de 
0,02 % a 8 % (en poids). 

10 II importe peu, semble-t-il, que le fer soit apporte par impregnation ou par 

echange, le solide resultant montrant une efficacite comparable dans la transformation 
de N2O en N2. C'est le fer exterieur aux grains ou present dans les cahaux ou les cages 
du cristal qui est le fer actif. Le fer qui s'est incorpore dans le r£seau lors de la synthase 
de la zeolite est en coordination t£traedrique et ne procure aucune activity catalytique. 

15 II est n£cessaire qu'il y ait un minimum (0,02 %) de fer non tetraedrique dans le 
catalyseur pour que s'expriment ses prppriet^s explores dans I'invention. On a borne 
les teneurs hautes a 8 % de fafon quelque peu arbitraire, bien que des teneurs en fer 
plus 6lev6es ne s'opposent pas au fonctionnement du catalyseur ; elles sont sans 
veritable interet industriel. On preferera des teneurs comprises entre 0,5 et 3 %. Le 

20 catalyseur de formule Fe(79)BEA e de I'exemple la) et de la figure 3a avec une teneur en 
fer de 1,50 % semble realiser un valable optimum. On reserve plutot la technique de 
Pimpregnation aux FeBEA fortement charg6es en fer. 

L'echange et ^impregnation sont des techniques bien connues de I'homme du 
metier et leur application a la zeolithe beta ne souleve aucun probleme majeur. Pour 

25 preparer une zeolite b§ta-fer par echange, on introduit le fer, via la solution d'un de ses 
sels hydrosolubles, soit dans une BEA sous sa forme habituelle, qui est celle d'une BEA 
partiellement sodique, soit dans une BEA prealablement mise sous forme ammonium 
par pre-echange par NH4 + qu'il est preferable d'effectuer afin d'eiiminer les traces de 
Na et obtenir un catalyseur un peu plus performant en reduction des oxydes d'azote. 

30 Ces techniques fournissent des zeolithes en poudre. 

Les catalyseurs selon I'invention sont plutot mis en forme d'agglomeres, une 
presentation preferee dans la pratique industriel le pour des raisons de minimisation de 
la perte de charge des gaz & leur traversee du lit de catalyseur. L'agglomeration des 
zeolithes est bien connue de I'homme du metier. On procfcde par emp&tage de la 

35 poudre de zeolithe avec un liant generalement fluidifie par I'eau, souvent constitu6 
d'une argile a la fois suffisamment plastique pour pouvoir former I'agglomere en billes a 
I'assiette, en pastilles par moulage ou en files a la presse S filer, et durcissable par 
cuisson pour donner une cohesion et une durete suffisante & I'agglomere. Les argiles 
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utilis6es sont des kaolinites, des attapulgjtes, des bentonites, de I'halloysite ou des 
melanges de ces argiles. On peut aussi utiliser des liants siliceux ou alumineux. En 
particulier I 'agglomeration avec des alumines peptis^es donne des granules tr£s 
resistants, ce mode d ! agglomeration etant ici possible parce que la BEA n'est pas 

. 5 ^d6grad6e_par_llacidit6.du_liant - 

Apres agglomeration, les granules sont actives thermiquement. On entend par 
la qu'on les soumet a une cuisson r^alisee sous air, a une temperature d'environ 400°C, 
dont le role est & la fois de durcir le liant, de le deshydrater sans le degrader 
hydrothermiquement, et dans le cas des BEA echang£es & partir d'une forme 
10 ammonium, d'eiiminer une grande partie des ions ammonium et de mettre la zeolithe 
sous forme H. 

On peut egalement commencer par agglom£rer la BEA partiellement sodique, 
puis la durcir par calcination, et proceder aux ^changes sur I'agglomere. Apres sechage, 
une seconde calcination permet de mettre la BEA / fer sous forme H si la BEA mise en 

15 oeuvre a ete prise sous forme ammonium. 

Le procede de traitement des gaz selon T invention consiste & faire passer les 
gaz k 6purer, dont la plage des concentrations en oxydes d'azotes, N2O et NOx 
confondus, s'etend de 100 k 7000 ppmv, et qui contiennent en outre de 1,5 a 5 % 
d'oxyg^ne et 0,5 a 5 % d'eau, (N2O s'etend de 50 k 5000 ppm et NO de 50 a 

20 2000 ppm), k travers un lit de catalyseur dispose dans un reacteur maintenu a une 
temperature comprise entre 200 et 600°C, $ des vitesses volumiques horaires (VVH) de 
1000 k 50 000 h* 1 . Le reacteur charge du lit de catalyseur FeBEA peut etre un reacteur a 
flux axial ou radial. La technologie correspondante ne differe guere alors de celle du 
SCR que par remplacement du catalyseur classique par le catalyseur a base de BEA-fer. 

25 Le systeme BEA-fer s'est av6re le meilleur systeme pour la conversion du 

protoxyde d'azote, si on le compare a d'autres zeolithes proposees a di verses reprises 
comme catalyseurs de reduction des oxydes d'azote, comme la mordenite-fer, ou les 
zeolithes Y-fer. 



30 EXEMPLES 

Dans tous les exemples donnes, le taux d'echange ( %) en fer a ete defini 
comme suit : 3 fois la teneur molaire en fer divisee par la teneur molaire en aluminium 
et multipliee par 100. Dans la suite, une ecriture telle que Fe(Z)BEA representee une 
FeBEA dont le taux d'echange en fer est de Z %. 

35 

Exemple 1 : preparation de poudres de FeBEA par echange 
La zeolithe BEA utilisee est la poudre CP814E fournie par Zeolyst international 
(PQ corporation). Son rapport Si02/Al203 est de 25 ; elle contient 0,05 % en poids de 
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Na20. Sa surface sp£cifique est de 680 m 2 /g. Cette z6olithe presente les raies de 
diffraction X caractSristiques d'une zeolithe BEA, telles que rapportees dans Pappendice 
II du volume 10 de la revue Zeolites (1990) et dans I'article de J.B. Higgins (Zeolites, 
vol. 8(1988) 446-452). 
5 J. a) Preparation de la FeBEA par simple ^change 

On a pr£par6 les solides FeBEA e suivants (Pindice e pour qualifier 
Pintroduction du fer par un processus d'echange) 

Fe(5)BEA e , 

Fe00)BEA e , 
10 Fe(24)BEA e , 

Fe(49)BEA e , 

Fe(79)BEA e ' 

en m6langeant 2 g de poudre de zeolithe BEA (PQ CP814E) avec 500 cm 3 d'une 
solution aqueuse de Fe(N03)3 (0,159 g de Fe(IMC>3)3), en laissant Pensemble sous 

15 agitation pendant 24 h, puis en sgparant la phase solide de la phase liquide par 
centrifugation ; en lavant alors le solide ainsi pr6par6 avec 200 ml d'eau a pH « 5, en 
le centrifugeant a nouveau, le sSchant & 80°C pendant 12heures sous air, puis le 
calcinant a 500°C pendant 24 heures. On obtient une poudre qui se rSvele avoir la 
composition d'une Fe(49)BEA a . 

20 En variant la quantity de solution ferrique, on a obtenu les autres compositions 

Fe(5)BEA G/ Fe(10)BEA e ^ Fe(24)BEA G/ Fe(79)BEA e . Les compositions respectiyes en sont : 

• Fe(5)BEA e , avec en poids Si = 36,4 %, Al = 2,67 %; Na = 0,52 %, Fe-0,11 % ; 

• Fe(10)BEA e , avec en poids Si«35 %, Al«2,64 %; Na-0,39 %, Fe«0,19 % ; 

• Fe(24)BEA e , avec en poids Si-34,7 %, Al-2,43 %; Na-0,57 %, Fe«0,40 % ; 
25 • Fe(49)BEA e , avec en poids Si»35,45 %, Al-2,65 %; Na = 0,75 %, Fe~0,90 % ; 

• Fe(79)BEA e , avec en poids Si-34,7 %, Al~2,75 %; Na-0,50 %, Fe«1,50 %. 

1b) Preparation de poudre de FeBEA avec pr£-6change ammonium 

On a melange 2 g de BEA (PQ CP814E) avec 200 cm 3 d'une solution 2M de 

NH4NO3 et port6 Pensemble a reflux pendant 24 h. La phase solide est ensuite lavee 3 
30 Peau permutee et sechee a 80°C pour donner NH4-BEA a (Pindice a qualifie le double 

echange ammonium). 

On a melange 2 g de cette NH4-BEA avec 500 cm 3 d'une solution aqueuse de 

Fe(N03)3 (0,159 g de Fe(N03)3) et Pensemble est Iaiss6 sous agitation pendant 24 h, 

apres quoi on s6pare la phase solide de la phase liquide par centrifugation. Le solide est 
35 lav£ avec 200 ml d'eau a pH = 5. On centrifuge a nouveau Pensemble et le solide est 

d'abord sech£ k 80°C pendant 12 heures sous air puis calcine a 500°C pendant 

24 heures. On obtient une poudre qui se revele avoir la composition d'une Fe(49)BEA a 

avec en poids Si - 35,6 %, Al - 2,8 %, Na - < 0,05 %, Fe - 1 %. 
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Exemple 2 : preparation de poudre de zeolithes bSta-fer par impregnation du sel 

de fer. 

On a prepare les solides FeBEAj suivants (I'indice i pour qualifier ^introduction 
du fer par un processus d' impregnation) : 
5 Fe(51)BEAj 
Fe(126)BEAj 
Fe(169)BEAj 
Fe(330)BEAj 

par impregnation de la zeolithe BEA (PQ CP814E) selon le processus op£ratoire suivant. 
10 On impregne 2 g de BEA avec 20 ml de trois solutions aqueuses de Fe(N03)3 

contenant respectivement 0,130; 0,389; 0,519; 1,038 g de Fe(N03)3. Le solide est 
ensuite sech£ 3 80°C puis calcin6 sous air a 500°C 

On obtient des poudres qui se r£velent a I'analyse avoir la composition de: 

• Fe(51)BEAj, avec en poids Si-33,0 %, Al-2,85 %; Na = 0,70 %, Fe-1,00 % 
15 • Fe(126)BEAj, avec en poids Si-33,5 %, Al-2,70 %; Na-0,55 %, Fe = 2,35 % 

• Fe(169)BEAj, avec en poids Si = 33,0 %, Al- 2,75 %; Na«0,50 %, Fe-3,20 % 

• Fe(330)BEAj, avec en poids Si -32,6 %, Al- 2,60 %; Na = 0,85 %, Fe«5,25 %. 

Exemple 3 : Reduction du N2O - Efficacite compare de diverses z6olithes 

20 (Fig. 1) 

Uefficacite de la Fe(49)BEA e a ete compare a d'autres zeolithes au fer dont 
^introduction du fer a ete effectuee par echange selon le processus decrit dans 
I'exemple 1 sans passer par le pre-echange £ Pammonium (Y-fer, Mordenite-fer, ZSM5- 
fer). Les exemples qui suivent font reference £ des tests catalytiques en temperature 
25 programmee. Les presents profils ont ete obtenus dans des conditions variables, mais 
dont les points communs sont exprimSs ici : 

- evolution en temperature de 25 a 550 °C, a raison de 5°C par minute, ou test 
en palier de temperature descendante de 550 a 25°C, avec des paliers de 1 heure tous 
les10°C 

30 - la detection et I'analyse des gaz effluents sont effectuees k I'aide d'un 

analyseur de gaz de type spectrometre de masse quadrupolaire (QMS 200 de Balzers) ; 

- la prise d'essai de catalyseur (75 mg) est d'abord activee k 550°C pendant une 
heure apr£s montee en temperature a raison de 10°C par minute dans Pair (debit 
30 cm 3 , min" 1 ) ; 

35 - le melange gazeux a epurer est constitue de 3 % de O2, 0-2000 ppmv de 

N2O, 0-4000 ppmv de NH3, 0-1000 ppmv de NO, 0-3 % de H2O, dans I'heiium dont 
le debit varie pour correspondre a des VVH variant de 10000 hr 1 £ 35000 h" 1 . 
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Une conversion de 50 % est atteinte dfcs 365°C pour la FeBEA tandis que des 
temperatures de 430°C, 430°C et 500°C sont necessaires pour les z6olithes Fe-ZSM5, 
Fe-MOR et Fe-Y respectivement. Cette figure montre que le prof i I de conversion de 
N2O de la FeBEA est decalS entre 50°C et 140°C vers les basses temperatures, selon la 
5. conversiQn^parjappo.rt aux autres.zeolitbes^au fer, Ce resultat confirme que la zeolithe 
beta au fer est la plus active en elimination de N2O en presence d'ammoniac. 

Exemple 4 : Influence de la teneur en ammoniac sur la reduction du N2O 

(Fig. 2a) 

10 L'effet de la concentration en ammoniac a ete realise en presence de 

Fe(49)BEA e en reduction en temperature programmee de N2O dans les conditions 
suivantes : 2000 ppmv N2O, 1333 a 3500 ppmv NH3, 3% O2 et une vitesse 
volumique horaire de 35000 h" 1 . 

En absence d'ammoniac, la zeolithe beta au fer est peu active en elimination de 

15 N2O. Un rapport en NH3/N2O«0,9 (1800 ppm NH3, 2000 ppm N2O) semble 
necessaire pour atteindre des conversions satisfaisantes (>80%). Une trop forte 
concentration en ammoniac (ex. 3500 ppm, NH3/N2O- 1,75) rend moins efficace 
Pactivite reductrice de la zeolithe beta au fer 

20 Exemple 4 bis : Influence de la teneur en ammoniac sur la reduction simultanee 

de N2O et NO (Fig. 2b) 

L'effet de la concentration en ammoniac a ete realise en presence de 
Fe(49)BEA e en reduction en temperature programmee d'un melange N20, NO dans les 
conditions suivantes : 2000 ppmv N20, 500 ppmv NO, 1333 a 3500 ppmv NH3, 3 % 

25 O2 et une vitesse volumique horaire de 35000 Ir 1 . 

On lit sur la figure 2b1 revolution de la teneur en N2O et sur la figure 2b2 
celle de la teneur en NO. En ce qui concerne la conversion de N20, on note comme 
dans le cas de N 2 0 seul, qu'un rapport NH3/oxydes d'azote (N2O + NO)-0,8 (2000 
ppmv NH3, 2000 ppmv N2O, 500 ppmv NO) est necessaire pour atteindre des 

30 conversions satisfaisantes (>80%). On peut aussi noter que dans des conditions de 
stoechiometrie inferieure (Nh^/oxydes d'azote < 0,8), I'ammoniac permet de 
consommer preferentiellement le NO, le N2O n'etant plus alors detruit que dans les 
proportions d'ammoniac restant. En ce qui concerne la conversion de NO, un trop fort 
exces de NH 3 (NH3/NO~8, 4000 ppmv de NH3, 500 ppmv de NO) diminue 

35 fortement I'efficacite a reduire NO, mais tout I'exces de NH3 introduit est transforme en 
N 2 . 
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♦ 

Exemple 5 : influence de la teneur en fer de la beta-fer 

L'effet de la teneur en fer de la z6olithe beta a 6te analyse par reduction en . 
temperature programme de N2O (Fig. 3a) de NO (Fig. 3b) et d'un melange N2O/NO 
(Fig. 3c) dans les conditions suivantes : 2000 ppmv N2O, 2000 ppmv NH3, 3 % O2; 
5 2000 ppmv N20, 2000 ppmv NH3, 3% O2; 1500 ppmv N2O, 1000 ppmv NO, 
2000 ppmv NH3, 3 % 02, 2 % H2O; et une vitesse volumique horaire de 35000 h" 1 . 

On observe qu'un taux d'6change compris entre 25 et 79 % permet d'obtenir la 
meilleure activity k plus basse temperature. 

10 Exemple 6 : influence de la m&hode d'introduction du fer (Fig. 4) 

La nature du mode d'introduction du fer dans la zeolithe Beta a 6t6 examinee 
en reduction en temperature programmee de N2O dans les conditions suivantes : 
2000 ppmv N20, 2000 ppmv NH3, 3 % O2 et une vitesse volumique horaire de 
10000 h-1. 

15 Quelle que soit la technique d' introduction du fer 7 on obtient des FeBEA a 

efficacit6 comparable dans la transformation de N2O en N2. 
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REVENDICA TIONS 

1. Proceed pour abattre simultanement par reduction par Pammoniac les 
oxydes nitriques (NO x ) et le protoxyde d'azote (N2O) dans des gaz qui en contiennent 

_5 dfiJJ0O_S_Z0ftO_ppmy,-enjn^ I'eau.qui consiste 

- a amener la teneur en ammoniac de ces gaz a des valeurs 0,7 < X < 1,4 
(X « ammoniac / oxydes d'azote, rapports volumiques), 

- a faire circuler ces gaz k des temperatures comprises entre 200 et 600°C, 
sur un catalyseur comprenant une zeolithe beta-fer. 

10 

2. Proc6de selon la revendication 1 caract6ris<§ en ce que le zeolithe b£ta-fer est 
sous forme d'un granule zeolithe beta-fer et un liant d'agglom6ration. 

3. Proc6de selon la revendication 1 dans lequel la zeolithe b§ta-fer est une 
15 zeolithe b£ta de rapport molaire Si/Al compris entre 8 et 100, de preference entre 8 et 

20, charg£e en fer par impregnation ou ^change, dont la teneur en poids en fer est 
comprise entre 0,02 et 8 %, de preference 0,5-3 %. 

4. Proc<§d<§ selon la revendication 1, dans lequel les gaz k epurer circulent sur le 
20 catalyseur beta-fer a des vitesses volumiques horaires (WH) de 1 000 & 50 000 h~ 1 . 

5. Proc6d6 selon la revendication 1 caracterise en ce que la teneur en volume 
d'oxyg^ne est comprise entre 1,5 et 5 % et la teneur en volume d'eau entre 0,5 et 5 %. 

25 6. Procede selon la revendication 1, dans lequel les gaz a epurer sont des gaz 

de queue d'ateliers de production d'acide nitrique. 
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Fig. 1 : Effet du support pour ('elimination catalytique de N 2 0 
WH = 35000 h* 1 ; 3 % 02, 2000 ppm N 2 0, 2000 ppm NH 3 ; montee de temperature 

(5°C/min) 
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Fig, 2a : Influence de la presence de NH 3 sur I'elimination catalytique de N z O en 
presence de 3 % 0 2 ; WH = 35000 h*\ 3 % 0 2 , 2000 ppm N 2 0, He. 
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f/gt/re Zbl : Influence de la teneur en NH 3 sur la SCR de N 2 0 + NO : Effet sur la 
conversion de N 2 0 ; WH = 35000 h" 1 ; 3 % 0 2 , 2000 ppm N 2 0, 500 ppm NO, x ppm 

NH 3/ He. 

Catalyseur : Fe(49)BEA e ; montee de temperature (5 °C/min) 
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Figure 2b2 : Influence de la teneur en NH 3 sur la SCR de N 2 0 + NO : Effet sur la 

conversion de NO 

WH = 35000 h" 1 ; 3 % 0 2 , 2000 ppm N 2 0, 500 ppm NO, x ppm NH 3/ He 
Catalyseur : Fe(49)BEA e ; montee de temperature (5 °C/min) 




i-i 1 1 1 1 1 1 1 j 1 1 • 1 

250 , 300 350 400 450 500 550 
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£k_3a : SCR de N 2 0 par NH 3 (2000 ppm / 2000 ppm) en presence de 3 % 0 2 
VVH = 35000 h" 1 , catalyseur Fe,H-BEA a differents taux d'echange en fer. 
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fig. 3k : Influence de la teneur en fer sur lamination catalytique de NO par NH 3 
WH = 10000 h" 1 , 3 % 0 2 , 2000 ppm NO, 2000 ppm NH 3 , He ; palier de temperature 
descendante (1 heure tous les 10°Q; Catalyseur : FeBEA a differents taux d^change. 
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Fi gure 3c : Elimination simultanee de NO et N 2 0 sur FeBEA 
VVH = 10000 h"\ 3 % 0 2 , 13500 ppm H 2 0, 1500 ppm NO, 1000 ppm N 2 0, 2500 ppm 

NH 3/ palier 1 heure tous les 10°C 
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Fi g 4 : Influence de la methode de preparation sur la SCR de N 2 0 + NO 
WH = 35000 h* 1 ; 3 % 0 2 , 2000 ppm N 2 0, 500 ppm NO, 1333 ppm NH 3 . 

palier1h/10°C 

Catalyseur : Fe(49)BEA e prepare par ^change et Fe(51)BEAj prepare par impregnation 
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